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概    要 本研究課題の目的は、センターが有する世界有数の高強度テラヘルツ光源
(ジャイロトロン)と高性能テラヘルツ時間領域分光装置を活用して、これまでにないテラヘ
ルツ(THz)帯の非線形分光法、特に生体高分子を対象とした非線形分光手法を開拓すること
である。タンパク質等の生体高分子の吸収スペクトルは、不均一広がりにより、その固有の
振動モードに対応した吸収バンドを観測することが困難とされているが、高強度の電磁波照
射による吸収飽和を利用した、いわゆるホールバーニング分光により、観測される可能性が
ある。テラヘルツ帯では、これまでホールバーニング分光に利用できる簡便な高出力光源が
ないため、報告例がなかった。我々はテラヘルツ帯のホールバーニング分光を実現するため
のパルスジャイロトロンの整備と Orotron発振器を用いた基礎実験を行ったので報告する。
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 本課題の共同研究者である遠赤外領域開発研究
センター(以下、遠赤センター)の出原・斉藤らの
グループではこれまでに分光測定用のテラヘルツ
(THz)光源として高強度・高性能ジャイロトロン
の開発を行ってきた。一方、谷・山本ら(H20 年
度より遠赤センター着任)は THz 帯の吸収スペク
トルを高精度で測定可能な THz 時間領域分光装
置を開発し、タンパク質分子の THz 帯における固
有振動モードと生理活性の相関を明らかにするた
めの研究を進めている。しかし、タンパク質のよ
うな高分子では、仮に THz 帯に生体分子固有の振
動モードがあったとしても、多数のコンフォメー
ション、すなわち分子構造のゆらぎのため、スペ
クトルが拡がってしまい、固有振動モードのバン
ドを観測することが困難である。分子構造のゆら
ぎによるスペクトルの拡がりを不均一拡がりとい
い、分子固有の振動モードのスペクトル幅を均一
拡がりという。したがって、THz 帯の生体高分子
のダイナミクスについて分光学的な研究を行うた
めには不均一拡がりを抑制し、均一拡がりのみに
よる生体高分子固有のスペクトルを観測すること
が必要である。ホールバーニング分光と呼ばれる
非線形分光法では、不均一拡がりによる寄与と均
一拡がりによる寄与を分離して観測することがで
きる。ところが、ホールバーニング分光に必要な
高出力で簡便に利用できる THz 帯の光源がなか
ったため、THz 帯におけるホールバーニング分光
は研究者らの知る限り報告された例がない。 
しかし、上記２つのグループの光源技術と分光
技術を組み合わせれば、これまで実現が困難とさ
れてきた THz 周波数領域のホールバーニング分
光を実現することが可能である。THz 帯には非線
形かつ大振幅で、生体分子の機能に関与すると考
えられている振動モードが存在すると考えられて
おり、THz 帯のホールバーニング分光により、そ
のようなモードを観測することができれば、生体分
子研究に大きな進歩をもたらすことが期待される。
 
 
 遠赤センターの有する高強度 THz 光源（ジャイ
ロトロン等）と高性能 THz 時間領域分光装置を組
み合わせ、これまで困難とされてきた THz 帯の非
線形分光、具体的にはホールバーニング分光を実
現する。そのために下記の光源整備とホールバー
ニング分光の基礎実験を行うことを年度内の主目
標とした。 
ホールバーニング分光を行うためには高出力の
光源が必要である。遠赤センターではすでに高出
力の THz 帯光源として THz 帯発振のジャイロト
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ロンを開発しているが、上記分光測定に用いるた
めには広帯域に波長可変であることが必要である。
また、照射時に試料温度が上がらないように、パ
ルス発振させ、THz 時間領域分光装置と同期をと
ることが必要である。そのような要求に応えるジ
ャイロトロン光源の開発・整備を進める。 
開発中のジャイロトロン光源を用いて、いきな
りホールバーニング分光をタンパク質等の生体高
分子に適用するのは困難なので、まず比較的大き
な出力が得られ、波長可変性も良い Orotron 発振
器と試料としてガラスを用いた基礎実験を実施す
る。Orotron 発振器は電子ビームを金属製回折格
子表面すれすれに走らせ、Smith-Purcell 効果に
より、サブ THz の発振が可能で、小型であるが、
100mW 前後の出力が得られる。ガラスは非結晶
性の無機材料（主成分 SiO2）で、非結晶性である
が故に大きな不均一拡がりを持ち、タンパク質模
擬試料として使用できる。 
 
 
（1）高出力 THz 帯光源開発・整備 
非線形分光用の高出力光源として、サブ THz 帯
でパルス発振可能なジャイロトロン開発を行った。
400 GHz 帯の二次高調波単独発振で 30 kW 以上
の出力を得ることに成功した。これはこの周波数
領域では世界最高出力である。今後、さらに 100 
kW 級ジャイロトロンに発展させる予定である。
このジャイロトロンはもともと核融合科学研究所
と共同で、超高温核融合プラズマのサブ THz 波散
乱計用に斉藤らが開発を進めてきたものであるが、
非線形分光計測にも転用可能である。また FU CW 
IV(134-139GHz、5-60W、CW 発振)を用い、周
波数の連続可変実験を行い、6 GHz 以上にわたっ
て連続的に周波数を変えることが可能なことを示
した。これは従来の離散的な発振に加え、ホール
バーニング分光など非線形分光に必要な周波数の
連続可変性をジャイロトロンが備えていることを
実証した点で重要な結果である。 
パルスジャイロトロンを用いたホールバーニン
グ分光の実験を来年度 4 月以降に予定している。
その準備実験として次の Orotron 発振器を用いた
実験を行った。 
（2）THz 帯ホールバーニング分光の基礎実験 
Orotron(Orotron OR-290)を187GHzでパルス発
振（10Hz、Duty 比 10％、出力 100～200mW）
させ、試料の溶融石英ガラス（厚さ約 3mm）に照
射した。Orotron 発振器のパルス発振と同期させ
た THz 時間領域分光装置で、Orotron 出力の照射
時と非照射時の差分信号をロックイン検出した。 
図１の下部に Orotron 出力非照射時において測
定した参照用の THz 波信号波形を示す。横軸は信
号検出に用いたPumpとProbe用レーザーパルス
(パルス幅 80fs、繰り返し 82MHz、中心波長
780nm)の相対遅延距離であり、0.3mm が 1ps秒
に相当する。図 1 の上部が Orotron 出力照射時と
非照射時の差分信号である。ホールバーニングに
よる信号は図１下部の参照信号波形のピーク位置
付近で得られるはずであるが、今回の測定では有
意な信号が得られなかった。その理由として
(i)THz 光源(Orotron)の出力不足、(ii)測定パラ
メータ(Duty 比、Orotron 出力の線幅及びフォー
カスなど)が最適化されていない、などが考えられ
る。今回の基礎実験によりホールバーニング用
THz 帯 光 源 に 必 要 な 強 度 下 限 は お よ そ
30mW/cm2以上（Duty 比 10％時）であることが
分かった。 
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図１．ホールバーニングによる差分信号(上)と参
照用信号(下) 
 
 
「特記事項」 
非線形分光用の光源として ジャイロトロン FU 
CW シリーズの開発整備を行うとともに、THz
時間領域分光装置の整備も合わせて行った。 
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